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Abstract Of EP091491 6 

To produce a composite material using a netting of fibers or filaments and a continuous rigid or flexible 
matrix, the matrix is fomried by a powder incorporated in tlie netting which is converted into the matrix 
material. The powder and the netting are positioned within an electrostatic field of at least 20 kV for at 
least 5 seconds. 
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(54) Proc6d6 pour produire un mat^riau connposlte 



(57) Ce proc6d§ pour produire un mat6riau compo- 
site comprend un r^seau de f itxes ou de filaments et 
une matrice continue, rigide ou flexible, avec laquelle 
ledit r6seau est en contact intime. Selon ce proc6d6, 
ladite matrice est incorpor6e dans ledit r6seau sous 
forme de poudre avant d'§tre transform6e pour former 
ladite matrice continue. A cet effet, on place la poudre, 
d'une part et ledit r^seau de fibres ou de filaments, 
d'autre part, dans un champ §lectrostatique dont la ten- 
sion est d'au moins 20 kV pendant une dur^e d'au 
moins 5 s. 
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Description 

[0001 1 La pr6sente invention se rapporte k un proc6d6 
pour produire un mat6riau composite comprenant un 
r^seau de fibres ou de filaments en un mat6riau sus- 5 
ceptible d'§tre impr^n^ par una poudre at une matrice 
continue, rigide ou flexibte, avec laquelle ledtt r^seau 
est en contact intime. Cette invention se rapporte non 
seulement au mat^riau composite obtenu par ce pro- 
c6d6, mais 6galement k une pr6forme pour mat6riau 
composite obtenue selon ce proc6d§. 
[0002] Les mat^riaux composites renforc^ par des 
fibres noy^es dans des matrices thermoplastiques sont 
une cat^orie de mat6riaux extr§mement int6ressante, 
permettant notamment de r§aliser des mat^riaux pr6- 
sentant d'excellentes propri^t^ m^caniques pour des 
masses sensiblement inf^rieures k celles des m^taux. 
En outre, ces mat^riaux sont obtenus par simple mou- 
lage. apr^s avoir enrob§ les fibres ou filaments de ren- 
fort de la r6sine thermoplastique destin6e k constituer 
la matrice du mat6riau conposite. Bien 6videmment. 
les propri6t§s m^caniques du mat^riau composite ainsi 
obtenu sont fonction de la quality de Tinterface entre les 
fibres ou filaments de renfort et la matrice. 
[0003] Ceci suppose done une bonne coh^on entre 
les fibres ou les filaments et la matrice. Deux facteurs 
permettent essentiellement de d6terminer cette cohe- 
sion. 11 s'agit d'une part des propriety d'adh^sion entre 
la r6sine et les fibres ou filaments de renfort. c'est-^-dire 
du choix de la mati6re destin6e k former la matrice et. 
d'autre part, du taux de vide k t'int^rieur du composite. 
Ce second facteur r^sulte ^videmment de la capacity 
que la r^ine pr^ente pour s'infiltrer entre les fibres ou 
les filaments de la masse f ibreuse. En effet. chaque 
fibre ou filament ou chaque portion de fibre ou de fila- 
ment qui ne se trouve pas enrob6e dans la matrice ne 
partidpe pas ou ne participe que partiellement aux pro- 
pri^t^s m6caniques du mat^riau composite. Par conse- 
quent, le taux de vide r^durt d'autant les propriet^s 
m^caniques du mat^riau composite. 
[0004] Dans les proc6d6s classiques proposes pour 
incorporer la r6sine thermoplastique k la masse 
f ibreuse ou f ilamenteuse. on fond la r^sine pour la faire 
p^netrer k retat liquide dans la masse f ibreuse ou f ila- 
menteuse k impr6gner, apr6s quoi on peut mouler cette 
masse fibreuse ainsi impr6gn6e pour lui donner la 
forme de la pi^ce en mat6riau composite que Ton d6sire 
obtenir. L1nconv6nient de cette solution provient de la 
difficult^ k faire parfaitement p6netrer la r^sine fondue 
entre les fibres ou f Qaments en ralson de la viscosity de 
ces r6sines. 

[0005] Parmi les proc§d6s utilises pour tenter de 
rem^dier k cet inconvenient, on a dej^ propose la pos- 
timpregnation de tissus, par passage dans un bain con- 
tenant la matrice thermoplastique dans un solvant 
adequat. Les inconvenients de ce proc6d6 son bien 
connus et sont ceux lies k rutilisation de solvants. k 
savoir, la necessiter de recuperer le solvant. te risque de 



ne pas le recuperer total ement et les probiemes 
d'hygiene. En outre et ce qui est peut-§tre le plus 
gSnant. c'est que les resines les plus performantes sont 
inertes par rapport aux principaux solvants. 
[0006] On a egalement propose d'incorporer la 
matrice thermoplastique par un precede de tissage 
connu sous le nom de "Comingle" selon lequel on tisse 
un melange de fibres de renforts et de fibres matrice. 
Apres le tissage. le tissu est chauffe pour faire fondre la 
matrice se presentant sous forme de fibres, puis est 
comprime pour obtenir la piece souhaitee. Pendant le 
chauffage, et au cours de la compression, il est neces- 
saire que la matrice se trouvant sous forme de fibre 
fonde. puis migre pour penetrer entre les fibres de ren- 
fort. II n'est pas evident d'obtenir de cette fagon, une 
repartition homogene de la matrice. 
[0007] DIfferentes solutions ont ete proposees pour 
tenter de remedier k cet inconvenient et pour permettre 
de reduire le taux de vide. C'est ainsi que dans les EP- 
B1-0 226 420, EP-B1-0 354 139. EP-B1-0 466 618, on 
a propose de former des f ils comprenant un melange de 
fibres ou de filaments de renfort tet que verre, aramide. 
carbone. avec des fibres de matiere thermoplastique. 
Une fbis ces f ils disposes dans un moule de maniere k 
former la structure de renfort desiree. la matiere ther- 
moplastique du f il est fondue pour former la matrice, de 
sorte que les fibres ou filaments de renfort melanges 
aux fibres de matiere thermoplastique se trouvent 
noyes dans la matrice thermoplastique. Etant donne 
que les fibres thermoplastiques sont meiangees intime- 
ment dans le fil composite aux libres ou filaments de 
renfort. le taux de vide du materiau composite obtenu 
est faible. 

[0008] L'inconvenient de cette solution est que le coQt 
de production d'un tel fil composite est cher, de sorte 
qu'il s'agit 1^ d'une solution tout au plus reservee k de 
rares applications pour quelques produits haut de 
gamme ou de technologies avancees. Par contre son 
prix ne rend pas cette solution competitive pour la plu- 
part des applications oij Ton continue d'utiliser la techni- 
que conventionnelle par enduction susmentionnee, 
[0009] On a dejd propose d'introduire la matrice sous 
forme de poudre dans un fil ou dans une masse 
fibreuse constituee par un tissu ou par un non-tisse. 
C'est ainsi que Ton a propose un procede selon lequel 
on impregne de poudre de faible granulometrie un fil 
dans un lit f luidise ou la poudre est maintenue en sus- 
pension. Le fil poudre est ensuite revetu d'une gaine de 
matiere thermoplastique de nature compatible avec 
celle de la poudre. Ce procede. connu sous le nom de 
FIT. est utilise pour la fabrication d'un pr6impregne sou- 
pie susceptible d'etre tisse. II faut cependant noter que 
la soupiesse du preimpregne depend de repaisseur de 
la gaine extixidee. Si cette gaine est tres fine, le preim- 
pregne est effectivement souple, mais la gaine est fra- 
gile, si la gaine est 6paisse elle est moins fragile mais le 
preimpregne est alors moins souple. 
[0010] Pour que ce preimpregne conserve sa sou- 
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plesse it faut que ia poudre ne fonde pas k I'int^rieur de 
la gaine. De ce fait, elle peut migrer dans le f il au cours 
des manipulations. Le polym^re qui constitue la gaine 
et qui. dans le produit final, contribuera d la formation de 
la matrice ne pourra participer k la cohesion du produit 
final que si il migre suff isamment entre les fibres de ren- 
fort et que si il est soumis k une conrpresslon sufflsam- 
ment 6lev6e. 

[001 1] Une autre cat6gorie de technique utilise des 
mats de fibres de verre notamment. Ces mats sont 
impr6gn6s par du polym^re fondu, par calandrage de 
films tfiermoplastiques. par moulage k la presse en 
compression de films de r^sine et de mats, par coulee 
de polym^re fondu entre deux mats pris en sandwich 
par deux films calandr6s de polym^re ou encore par 
projection ^lectrostatique de r^sine en poudre sur le 
mat. suivie de la fusion de la matrice et compression de 
rensemWe. 

[0012] Enfin, on peut mentionner la technique pape- 
ti^re qui consiste k couper les fibres et k les disperser 
avec une r6sine thermoplastique en poudre dans une 
grande quantity d'eau. puis k f iltrer I'eau pour obtenir un 
feutre. Ce feutre est chauff6 et comprim^ pour faire fbn- 
dre la r6sine. Toutefbis cette technique est Iimit6e k I'uti- 
lisation de fibres courtes donnant un composite dont les 
propri6t6s m6caniques sont moins bonnes qu'avec des 
fibres longues. 

[001 3] On a 6^\k propose d'utiliser un champ Electros- 
tatique pour r^partir de la poudre sur ou dans un subs- 
trat lorsque celui-ci est poreux. 
[001 4] C'est ainsi notamment que le WO-92/1 5404 se 
rapporte k un proc§d6 de fabrication de substrats de cir- 
cuits ^iectroniques selon lequel on rev§t des faisceaux 
de fibres par de la poudre thermoplastique par vole 
6lectrostatique, on fond cette poudre pour que la 
mati^re liquide p6n6tre k rint6rieur des faisceaux et 
enrobe les filaments. Pour accroTtre la conductivity 6lec- 
trique des filaments, on les humidifie. La quantity de 
r^sine est comprise entre 35 et 70% en poids du mat^ 
riau composite. 

[0015] Comme on peut le constater, ce proc6d6 ne 
permet pas d'introduire de la poudre entre les fibres ou 
les filaments, 6tant donn6 que la penetration de la 
mati^re plastique est obtenue par infiltration de celle-ci 
k retat liquide avec tous les probl^mes ^voqu^s ci-des- 
sus. 

[0016] Dans le US 3'817'211, des faisceaux de fila- 
ments continus sont amends dans un lit f luidis^ de pou- 
dre charg^e eiectrostatiquement. en passant eux- 
m§mes sur des Electrodes pour les charger k un mdme 
potentiel de signe oppose k celui de la poudre. Les fila- 
ments ainsi charges eiectrostatiquement se repoussent 
et permettent k la poudre attiree par eux de penetrer 
entre les filaments et ^adherer k eux. Pour ameiiorer le 
chargement eiedrostatique des filaments, on les humi- 
drfie. Chaque filament du feisceau de filaments peut 
ainsi §tre rev§tu individuellement. Selon ce document, 
les filaments ainsi rev§tus de poudre sont disposes en 



faisceaux et des tissus peuvent ensuite §tre fabriques k 
I'aide de ces faisceaux poudr6s. Un tel proc6d6 n'est 
done pas applicable directement sur un tissu ou un non- 
tisse. II n'est pas applicable non plus k des files de 
5 fibres, mais ne peut retre que sur des filaments conti- 
nus. 

[0017] II a dej^ ete propose dans le US-2'820716 
d'introduire un liant dans un non-tisse, selon lequel on 
charge la poudre k un potentiel et on Tamdne vis-^-vis 

10 d'une electrode de potentiel oppose en interposant le 
non-tisse entre la poudre et reiectrode, de sorte que la 
poudre, attiree par reiectrode, penetre dans le non-tisse 
qui se trouve sur sa trajectoire. La poudre est ici. de pre- 
ference, un liant thermoplastique ramolli par chauffage 

15 puis refroidi pour lier les fibres du voile non-tisse entre 
eux. Compte tenu du but poursuivi par cette invention, 
la quantite de liant incorporee dans le non-tisse ne peut 
en aucun cas Tetre dans des proportions aptes k la rea- 
lisation d'une matrice pour materiau composite, sinon 

20 les fibres ou filaments du non-tisse ne seraient pas lies 
par le liant. mais noyees dans celui-ci. Ce ne serait 
alors plus un non-tisse. le rdle du liarrt etant. comme 
son nom rindique, uniquement de donner une cohesion 
au non-tisse en liant les fibres ou filaments aux points 

25 de contact. 

[001 8] On a encore propose dans le EP-B1 -0 502 900 
un precede de frittage d'un materiau composite selon 
lequel on charge et on melange eiectrostatiquement 
des poudres de materiau polymdre et/ou de materiau 

30 mineral auxquelles une poudre metallique est ajoutee. 
On saupoudre des fibres de renfort avec ce melange de 
poudre en procedant eventuellement k I'empilage de 
plusieurs couches successives saupoudrees et on pro- 
cede k un nouveau traitement eiectrostatique pour faire 

35 p6netrer la poudre dans le reseau fibreux. 

[001 9] Outre le fait que ce procede ne s*applique qu'^ 
un melange de poudre de natures differentes, on cons- 
tate surtout la necessite de charger tout d'abord la pou- 
dre, on saupoudre ensuite un tisse k I'aide de cette 

40 poudre, on empile differentes couches de tissu ainsi 
poudrees et on les soumets alors k un champ eiectros- 
tatique en vue de faire penetrer la poudre repandue sur 
les differentes couches par saupoudrage, dans le 
reseau fibreux. 

45 [0020] Le but de la presente invention est d'apporter 
une solution qui permette de repartir de la matiere en 
poudre destinee k former une matrice d'un materiau 
composite renforce par des fibres ou des filaments, k 
I'interieur d'une masse fibreuse ou filamenteuse. de 

50 maniere k offrir un procede economique et performant, 
susceptible de remedier. au moins partiellement, aux 
inconvenients des solutions connues de Tart anterieur. 
[0021 ] A cet effet la presente invention a pour objet un 
procede pour produire un materiau composite conpre- 

55 nant un reseau de fibres ou de filaments et une matrice 
continue, rigide ou flexible, avec laquelle ledtt reseau 
est en contact intime, selon lequel ladite matrice est 
incorporee dans ledit reseau sous forme de poudre 
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avant d'§tre transform6e pour former ladite matrice con- 
tinue, selon la revendication 1. Elle a 6galement pour 
objet le mat^riau composite obtenu selon la revendica- 
tion 15, ainsi qu'une pr6forme pour mat6riau composite 
k matrice thermoplastique obtenue selon le proc^6 de 
la revendication 14. 

[0022] De manl^re inattendue, les inventeurs ont 
d^couvert un proc6d6, objet de la pr§sente invention, 
selon iequel il est possible de faire p^n^trer dans un 
r§seau fibreux ou filamenteux tiss6 ou non-tiss6 une 
quantity de poudre apte h la formation d*une matrice 
pour mat6riau composite rigide ou flexible, en soumet- 
tant simultan§ment la poudre et le r6seau fibreux ou 
filamenteux ^ un champ ^lectrostatique sous une ten- 
sion sup^rieure k 20 kV pendant une dur^e d'au moins 
5 secondes. 

[0023] Contrairement k ce que peuvent faire croire les 
documents de Tart ant^rieur, Tapport de la quantity 
appropri6e de poudre jusqu'd llnt^rieur du mat^riaux 
fibreux ou filamenteux, m§me lorsque celui-ci est d'une 
6paisseur relativement importante peut 3tre obtenu 
directement sur le tissu ou le non-tiss6. tout au moins 
sur certains types de tissu et de non-tiss6s. 
[0024] Les r^sultats obtenus permettent d'envisager 
la production de mat^riaux composites dont les propri§- 
t6s m6caniques sont d'ores et d§j^ comparables k cel- 
les des produits obtenus par des proc^^ classiques. 
Par contre, la mise en oeuvre de ce proc6d§ qui est sus- 
ceptible d'§tre r^lis^e en ligne. devrait permettre une 
r^uction des coOts de fabrication et de mise en oeuvre 
du mat6riau. 

[0025] De pr6f6rence, la tension du champ 6lectrosta- 
tique appiiqu^ est une tension alternative comprise 
entre 20 et 150 kV Avantageusement, la granulom6trle 
de la poudre est inf6rieure k 200 ^m, de pr§f6rence k 
60 ^m. De pr6f 6rence 6galement, on utilisera des surfa- 
ces ou volumes textiles de contexture k porosity adap* 
t6e, sous forme de non-tiss^, de tissus. de tricots, de 
tresses ou autres. 

[0026] Les avantages de la solution propos^e resident 
notamment dans le fait que reparation d'impr§gnation 
de la poudre dans la masse f breuse peut §tre r^alis^e 
en une seule operation. Une fois la masse f ibreuse ou 
f ilamenteuse inpr^n^e. il suff It alors de la soumettre k 
une op6ration de chauffage k une temperature k 
taqueile la mati^re thermoplastique en poudre fond puis 
k refroidir. Blen entendu, suivant la forme d6sir6e pour 
la pikce en mat^riau composite, Top^ration de chauf- 
fage peut §tre r^alis^e dans un moule destine k donner 
k ce mat^riau la forme de la pi^ce souhait^e. On peut 
d'ailleurs parfaitement envisager d'effectuer le pou- 
drage selon la pr^sente invention sur une masse 
fibreuse ou filamenteuse pr6form6e. Au vu de I'impr^- 
gnation de la poudre dans la masse fibreuse, une pres- 
sion faible sera exerc^e lors du moulage. pour faire f luer 
la mati^re thermoplastique en fusion lors de cette ope- 
ration de chauffage, §tant donn6 que la matidre de la 
matrice thernxiplastique a d^j^ ete r^partie k rint^rieur 



de la masse fibreuse ou filamenteuse lors de rop^ration 
de poudrage eiectrostatique objet de la pr^sente inven- 
tion. 

[0027] D'autres particularites et avantages de la pr^- 

5 sente invention apparaitront k la lecture de la descrip- 
tion qui va suivre et des exemples qui IHIustreront. 
[0028] Les exemples qui seront d^aits par ta suite ont 
tous ete realises k I'aide d'une installation prototype en 
utilisant deux plaques m^talllques superpos^es et 

10 paralieies connect6es aux deux p61es respectifs d'un 
g^n^rateur eiectrostatique et torment ainsi deux elec- 
trodes destinies k engendrer un champ eiectrostatique 
entre elies. Les faces respectives dispos^es vis-^-vis 
t'une de Tautre de chacune de ces plaques metalliques 

15 sont recouvertes d'une plaque vitroceramique isolante. 
La poudre destinee k impr^gner te r^seau de fibres ou 
de filaments en vue de la formation d'un materiau com- 
posite est de preference repartie uniformement sur la 
plaque isolante recouvrant ta plaque metallique infe- 

20 rieure. Elle peut egalement r§tre aussi sur le reseau 
fibreux k inpregner lui-m§me, notamment lorsque 
celui-ci est epais et/ou de contexture relativement ser- 
ree. Le reseau de fibres ou de filaments est dispose au- 
dessus de la poudre entre les deux electrodes. 

25 [0029] La distance entre les plaques m6talliques for- 
mant les electrodes peut varier de 1 ^ 50 mm. La dis- 
tance inter-eiectrodes permet de faire varier I'intensite 
de 5 mA d 50 mA. En effet, lorsque la distance inter- 
eiectrodes augmente. la capadte du condensateur 

30 forme par les deux plaques metalliques diminue, ce qui 
abaisse la charge, done I'intensite. 
[0030] Parmi les autres parametres etudies pour la 
mise en oeuvre du precede selon la presente invention, 
on a pu constater k tension egale, que Ton obtenait de 

35 meilleurs resuftats avec une tension alternative qu'avec 
une tension continue. La nature, ia granulometrie de la 
poudre. ainsi que le rapport densite/granulometrie sont 
aussi des parametres qui ont une importance dans les 
resultats obtenus. II est evident par ailleurs que la pou- 

40 dre ne dolt pas avoir tendance k s'agglomerer, si on 
veut garantir la mellleure penetration de cette poudre k 
I'interieur du reseau de fibres ou de filaments. On a pu 
constater qu'il pouvait etre utile avec certaines poudres 
de lui ajouter un additif destine k ameiiorer sa fluidite. 

45 C'est ainsi que le fabricant de poudre a ajoute 0,3% en 
polds d'alumine pour empecher qu'elle ne s'agglomere. 
cet additif etant connu sous le nom d'agent "anti-mot- 
tant", k une poudre de polyamide 12 vendue sous la 
marque Orgasol® par la sodete Atochem. On a 6gale- 

50 ment pu constater qu'il etait plus dtffidle d'obtenir de 
bons resultats avec des poudres dont la granulometrie 
est super! eure k 60 ^m. Des essais realises, il semble- 
rait que la granulometrie de la poudre doit &tre d'autant 
plus faible que la densite de la matiere est etevee. 

55 [0031 ] Parmi les autres facteurs qui ont pu etre mis en 
evidence, on peut encore citer le fait que Ton a pu cons- 
tater une amelioration de I'lnpregnat'on de la poudre 
dans le reseau de fibres ou de filaments lorsque Ton 
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d^sensime ces fibres ou filaments avant de tes soumet- 
tre k ('operation de poudrage ^lectrostatique. L'ensi- 
mage a en effet tendance k coder les fibres ou les 
filaments entre eux et k emp§cher de ce fait leur §carte- 

ment. 

[0032] Un autre param^tre qui a 616 6tudi6 est celui du 
temps de trartement. II n'a pas 6t6 possible de constater 
des differences notables dans la quantity de poudre 
incorpor^e dans un r§seau de fibres ou de filaments 
donn6, k partir de 10 secondes d'application du champ 
eiectrostatique avec tension alternative ou continue. II 
n'a pas 6t6 possible non plus de constater k i'aide d'un 
microscope 6lectronique k balayage, une modification 
de la surface des fibres soumises plus ou moins long- 
temps (jusqu'^ 5 min.) k un tel champ 6lectrostatique. 
[0033] En revanche, on a pu constater sur les mat6- 
riaux composites r6alls6s k Taide des r6seaux fibreux 
ou filamenteux poudr6s selon le proc6d§ objet de la 
pr6sente invention, une amelioration des propri§t6s 
mesur6es en fonction de la dur6e pendant laquelle le 
chanrp 6lectrostatique a 6t6 applique tors du precede 
de poudrage eiectrostatique. On peut supposer que 
cette amelioration est due soit k une oxydation de la 
surface des fibres ou filaments lorsque ceux-ci sont 
soumis au champ eiectrostatique, ce qui augmenterait 
Tadhesionfibres-matrice et par consequent les resuitats 
mecaniques du composite obtenu, sort au fait que la 
poudre se repartit mieux dans le r6seau fibreux en fonc- 
tion du temps, soit encore k Tassociation des deux phe- 
nomenes. 

[0034] Les essais que nous avons realises k Taide de 
I'installation susmentionnee et un generateur de 30 kV. 
avec tension alternative ont montre que les fibres de 
materiaux dieiectriques. tels que verre. ararifiide ou 
polyethylene HM (Dyneema®) permettent k ces fibres 
ou filaments d'accumuler des charges en surface qui 
ont tendance k s'opposer au champ qui leur a donne 
nalssance. De ce fait toutes ces fibres se chargent au 
m§me potentiel et ont par consequent tendance k se 
repousser les unes les autres facilltant ainsi la penetra- 
tion de la poudre. 

[0035] Dans le cas de fibres conductrices comme les 
fibres de carbone, 11 faut envisager d'appliquer une plus 
forte difference de potentiel. typiquement > 30 kV, pour 
accumuler suffisamment de charges en surface en vue 
d'obtenir un effet sur recartement des fibres ou des fila- 
ments. 

[0036] Comme on le constate de la discussion qui pre- 
cede, I'impregnation de la poudre k Tinterieur d'un 
reseau de fibres ou de filaments est fonction de divers 
facteurs parmi lesquels recartement entre les fibres qui 
peut etre augmente voire cree par la repulsion entre les 
fibres soumises k un champ eiectrique et la granutome- 
trie de la poudre ont evidemment un rdle Important 
[0037] Par consequent, la texture du reseau de fibres 
ou de filaments joue un r6le. C'est ainsi que les non-tis- 
ses ont a priori une texture favorable k I'inpregnation 
par la poudre dans un champ eiectrique. Parmi les tis- 



sus. il y a lieu de s'orienter de preference vers des 
armures dans laquelle les fibres ne sont pas trop ser- 
rees, telle qu'un roving par exemple. Si il s'agit d'une 
armure trop serree, il est pratiquement exctu de pouvoir 

5 ecarter suffisamment les fibres pour faire p6n6trer la 
poudre k Unterieur du tissu. De fagon generale, plus le 
fil multifilament ou le file de fibres utilise est fin plus le 
tissu obtenu sera serre. C'est ainsi qu'une armure toile 
peut etre serree avec un fil fin, mais qu'avec un gros 

10 multifilament, de verre notamment, compte tenu de la 
texture 1.1 de la toile, il n'est pas possible d'obtenir un 
tissu tres senre avec un multifilament de verre relative- 
ment gros. 

[0038] Le grammage du tissu a moins d'importance 

15 que sa texture. On peut tout de m§me mentionner que 
Ton a constate de meilleurs resuitats avec des tissus 
dont le grammage est > 300 gfrr?. Ced provlent sans 
doute du fait que les tissus dont le grammage est infe- 
rieur k cette valeur sont souvent constitues de fils fins 

20 tres serres. 

[0039] Parmi les tissus que nous avons testes, nous 
avons obtenus des resuitats tres interessants avec un 
tissu de fibres de verre k armure toile de 700 g/m^, com- 
prenant 3 f ils/cm dans lequel on arrive k bien ^ire pene- 

25 trer la poudre. II s'agit done ici d'un tissu realise k Taide 
d'un gros fil, de sorte que i'armure toile ne conduit pas 
k un fil tres serre qui se laisse bien penetre par la pou- 
dre. iorsqu'il est place dans un champ eiectrostatique. 
[0040] II a ete plus difficile de tester des tissus faits de 

30 fibres d'aramide, du fait que ceux qui sont disponibles 
sur le marche sont generalement tres serres. Par centre 
les tests realises sur des fibres d'aramide seules mon- 
trent que pour une armure de tissu serrtblable, on 
devrait avoir, en ce qui concerne les quarttrtes et la 

35 repartition des poudres, des resuitats conparables 
avec un tissu de verre. 

[0041 ] II n'a pas ete possible, avec les materiaux tex- 
tiles testes, de constater une difference entre ceux qui 
ont ete conditionnes dans une atmosphere presentant 

40 un taux d'humidite relative de 65% par rapport k ceux 
conditionnes dans des conditions d'humidite ambiante 
o£j le taux d'humidite peut varier de 30 k 60%. En ce qui 
concerne la poudre, Thumidiflcation n'est pas souhaita- 
ble etant donne qu'eile a tendance k agglomerer la pou- 

45 dre. 

[0042] Nous aliens maintenant examiner quelques 
exemples de materiaux composites realises k I'aide de 
differents tissus ou non-tisses de renfort dans lesquels 
de la poudre de matiere thermoplastique a ete apportee 
50 par poudrage k I'aide du procede objet de la presente 
invention. 

EXEMPLE 1 

55 [0043] On a pris un tissu de fibres de ven-e k armure 
toile de 700 g/m^ de la f irme Vetrotex et on a formes six 
echantillons. Les resuitats con-espondent k des moyen- 
nes effectuees sur ces echantillons presentant par 
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ailleurs des propri^t^ coh^rentes. La poudre utilis^e 
est une poudre de polyamide 12 vendue sous la mar- 
que Orgasol^ par la firme Atochem. La granulom^trie 
de cette poudre est de 20 fim. Le temps pendant lequel 
la poudre et le tissu ont 6t6 soumis, dans les conditions 5 
susmentionn6es. au champ ^lectrique est de 30 secon- 
des et la distance des Electrodes entre lesqueiles sont 
plac6s la poudre et le tissu ^t de 10 mm. 
[0044] Apr^s avoir proc6d6 k I'opEration de poudrage 
6lectrostatique, on prockJe k la fabrication d'une plaque to 
de mat^riau composite en falsant fondre la poudre 
r^partie entre les fibres du tissu, puis on refroidit le tout 
jusqu'^ ce que le mat§riau composite soit k la tempera- 
ture ambiante. On obtient une plaquette de mat§riau 
composite de 2,3 mm d'6paisseur, pr6sentant une is 
masse volumique apparente de 1,97 g/cm^ avec un 
taux de vide de 0,4%, un pourcentage en masse de 
r§sine de 21% con*espondant k un taux volumique de 
40%. Les propri6t6s m6caniques mesur§es sur ces 
Echantillons sont de 129 MPa pour la contrainte maxi- 20 
mum en flexion et de 15.2 GPa pour le module d'^asti- 
cit§ en flexion. 

EXEMPLE 2 

25 

[0045] On a pris le mgme tissu et la m6me poudre que 
dans rexemple 1 , la distance entre les Electrodes est la 
m§me, mais la durEe pendant laquelle on a soumis la 
poudre et le tissu de vere au champ Electrique de 30 
kV en tension alternative est de 2 min. 30 
[0046] Les rEsuitats mesurEs sont intEressants k 
obsen/er dans la mesure oCi seul un paramEtre a 
changE entre cet exemple et le pr6c6dent k savoir la 
durEe. Le nombre d'Echantillons dans cet exemple est 
de 9. La moyenne des rEsultats montre des r6sultats ss 
quasi identiques pour TEpaisseur 2,3 mm, ia masse 
volumique apparente 1,94 g/cm^, le pourcentage en 
masse de rEsine 21% et le taux volumique de matrice 
39%. On relEve un taux de vide lEgErement supErieur 
1 ,6%, mais surtout une sensible amelioration de la con- 40 
trainte maximum en flexion qui s'EIEve k 151 MPa ainsi 
qu*une amelioration du module d'Elasticrte en flexion qui 
est de 16,5 GPa. Cet exemple permet de confirmer ce 
qui a ete dit precedemment. k savoir la constatation 
d'une amelioration des propri6t6s m6caniques mesu- 45 
rees sans que ni le taux de poudre varie ni le taux de 
vide qui est m§me un peu plus eieve, ce qui tendrait k 
faire penser que c*est du cdte de I'adherence entre les 
fibres et la matrice que Ton obtient une amelioration, 
bien que ceci ne soit pas prouve par un indice mesura- so 
ble en retat actuel des essais effectues. 
[0047] Outre les deux exemples susmentionnes reali- 
ses k I'aide de tissus de fibres de verre k partir desquels 
on a realise des plaques de materiaux composites, af in 
de mesurer leurs propriet6s mecaniques, on a realise 55 
egalement une s6rie de tests de poudrage eiectrostati- 
que exclusivement avec des non-tissEs de fibres de 
verre pour comparer le pourcentage en masse de pou- 
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dre par rapport k la masse de materiau fibreux. On a 
egalement fait des essais en superposant jusqu'd cinq 
couches de non-tisse afin de voir si il etait possible 
d'introduire de la poudre dans une telle epaisseur de 
masse fibreuse. Le non-tiss6 avec lequel les essais ont 
ete realises est un non-tiss6 de fibres de verre de la 
firme Vetrotex, vendu sous la denomination commer- 
ciale Unit ilo®. II s'agit d'un non-tisse de 330 g/m^ qui a 
ete aiguillete et dont plusieurs couches ont ete assem- 
biees par aiguiiletage. 

EXEMPLE 3 

[0048] Cet exemple a ete realise k Taide d*une couche 
du non-tisse susmentionne et de la poudre de polypro- 
pylene (PP) vendue sous la denomination commerciale 
Coathytene® par Plast-Labor S. A. et dont la granulome- 
trie se situe entre 38 et 98 \um. Le rapport de masse Ini- 
tial entre la poudre et le non-tisse etait de 1,35. La 
poudre et le non-tisse ont ete soumis durant 1 min. au 
champ eiectrostatique de 30 kV sous tension alternative 
et ia distance separant les electrodes entre lesqueiles 
on a dispose la poudre et le non-tisse oomme indiquE 
precedemment est de 10 mm. On a mesure un pour- 
centage de 42% de poudre dans le non-tisse ce qui 
constitue une quantite tout k fait satisfaisante. En outre 
le repartition observee de la poudre dans le non-tisse 
est bonne. 

EXEMPLE 4 

[0049] Cet exenple a ete fait sur deux couches de 
non-tisse Unifilo® de 330 g/vr? chacune k I'aide de la 
poudre PA 12 susmentionnee utilisee pour les exemples 
1 et 2 et broyee au tonneau. Les conditions de traite- 
ment etaient les m§mes que dans I'exemple 3. Le rap- 
port initial de masse poudre/non-tisse est de 1. Le 
pourcentage de poudre mesure dans le non-tisse est de 
32,30% avec une bonne repartition de la poudre k Tinte- 
rieurdu non-tisse. 

EXEMPLES 

[0050] Cet exemple est identique au precedent, mais 
la poudre utilisee est, dans ce cas. la poudre de PP 
dans un rapport de masse initial avec le non-tisse de 
1,13. La proportion de 

EXEMPLE 6 

[0051] On a utilise dans cet exemple. trois couches 
superposees aiguilletee ensemble du non-tisse des 
exemples 3^5 que Ton a poudrees selon le precede de 
poudrage eiectrostatique objetde la presente invention, 
avec de la poudre de PP, dans un rapport de masse ini- 
tial avec le non-tisse de 1 . Les autres conditions sont 
identiques k celles des exemples 3 ^ 5. La proportion 
de poudre mesuree dans le tissu est de 42% avec une 
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bonne repartition de la poudre k rint§rieur du non-tiss6. 
Get exemple peut §tre consid§r§ connme tr^ int^res- 
sant et 11 niontre qu'il est parfaitement possible d'infittrer 
de la poudre par ie proc^§ objet de la pr^sente inven- 
tion dans une rmsse f ibreuse de 960 g/m^. 

EXEMPLE 7 

[0052] Get exemple a 6t§ r6alis6 avec cinq couches 
superpos^es et aiguillet^es du m§me non-tiss§ que 
dans les exemples pr6c^ents. ce qui repr^sente une 
masse de 1650 g/nri?. Dans cet exemple, la nr>asse ini> 
tiale de poudre 6tait dans un rapport de 1/1 avec cede 
du non-tiss6. mais elle a 6t6 r6partie pour moiti6 au- 
dessous du non-t!Ss6 et pour morti6 au-dessus. Les 
autres param^tres de dur§e et de distance 6taient sem- 
blables ^ ceux des exemples 3 ^ 6. La proportion de 
poudre mesur^e s'6t§ve k 44% ce qui est excellent et la 
repartition observ^e k llnterieur des couches est 
bonne. 

[0053] Les exemples effectu^s ont 6te limit^s notam- 
ment par les poudres disponibles sur 1e nrarch6 ainsi 
que par les tissus ou les non-tiss^s. Toutefbis, les r^sul- 
tats obtenus jusqu'ici permettent de prouver la faisabl- 
Iit6 de ce proc6d6 et de voir quels sont les principaux 
parametres n^cessaires k la mise en oeuvre de ce pro- 
cede. II est bien evident que rinverrtion n'est nullement 
limitee aux exemples qui precedent nfiais peut au con- 
traire s'etendre k d'autres materiaux textile, notamment 
k des tricots, k d'autres fibres ou filaments de renfort et 
k d'autres types de poudres, telles que les poudres de 
ceramique pour la realisation de matrices par frittage. 
[0054] Jusqu'ici, Ie precede selon I'invention a ete 
decrit comme un procede destine k apporter en une 
operation la quantite de poudre necessaire pour realiser 
la nnatrice thermoplastique. 

[0055] Selon une variante de ce procede, il est egale- 
ment possible, dans certains cas, d'apporter cette 
matrlce en deux etapes, une premiere etape etant cons- 
tituee par un poudrage qui n'est pas forcement realise 
par voie eiectrostatique. En effet, Ie rdle de cette pre- 
miere etape est d'apporter une quantite de poudre non 
suffisante pour realiser la matrice. mais suffisante pour 
permettre de faire une pretorme de la piece k realiser, Ie 
rfile de cette poudre etant de permettre au reseau de 
fibres ou de filaments de conserver, apres refroidisse- 
ment, la Ibrme de la piece desiree. Ensuite. au cours de 
la seconde etape. on soumet cette preforme k une ope- 
ration de poudrage eiectrostatique. comme decrit pre- 
cedemment, en vue d'apporter dans cette preforme Ie 
reste de quantite de poudre necessaire pour realiser la 
matrice. 

Revendications 

1. Precede pour produire un materiau composite 
conprenant un r6seau de fibres ou de filaments et 
une matrice continue, rigide ou flexible, avec 



laquelle ledit reseau est en contact intime. selon 
lequel ladite matrice est incorporee dans iedit 
reseau sous forme de poudre avant d'etre transfbr- 
mee pour former ladite matrice continue, caracte- 
5 rise en ce que Ton place la poudre. d'une part et 
ledit reseau de fibres ou de filaments, d'autre part, 
dans un champ eiectrostatique dont la tension est 
d'au moins 20 kV pendant une duree d'au moins 5 
s. 

10 

2. Precede selon la revendication 1 , caracterise en ce 
que la tension dudit champ eiectrostatique est une 
tension alternative comprise entre 20 et 150 kV. 

15 3. Procede selon Tune des revendications preceden- 
tes, caracterise en ce que !a granulometrie de la 
poudre est inferieure k2Q0\isin. 

4. Precede selon Tune des revendications preceden- 
ce tes, caracterise en ce que lesdits fibres ou filaments 

sent en un materiau dent Ie nrodule de Young est 
superieur k 50 GPa. 

5. Precede selon t'une des revendications preceden- 
25 tes, caracterise en ce que ledit reseau de fibres ou 

de filaments est sous forme d'un nen-tisse. 

6. Procede selon Tune des revendications 1^4. 
caracterise en ce que ledit reseau de fibres ou de 

30 filaments est sous forme d'un tissu. 

7. Precede selon Tune des revendications 1 k 4, 
caracterise en ce que ledit reseau de fibres ou de 
filaments est sous forme d'un tricot. 

35 

8. Precede selon Tune des revendications 1 k 4, 
caracterise en ce que iedit reseau de filament est 
sous la forme d'un roving. 

40 9. Precede selon Tune des revendications preceden- 
tes, caracterise en ce que ledit reseau de fibres ou 
de filaments est soumis k une operation prealable 
de desensimage. 

45 10. Precede selon Tune des revendications preceden- 
tes, caracterise en ce que Ton ajoute k ladite pou- 
dre un additif destine k reduire sa tendance k coller 
et k s'agglomerer. 

50 11. Precede selon Tune des revendications preceden- 
tes. caracterise en ce que Ton place ledit reseau de 
fibres ou de filaments entre deux sources de pou- 
dre. 

55 1 2. Precede selon Tune des revendications preceden- 
tes, caracterise en ce que ledrt reseau de fibres ou 
de f Qaments est conrpris entre 300 et 3000 g/m^. 
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13. Prcx;6d6 selon Tune des revendications pr6c6den- 
tes, caract6ris6 en ce que ladite matrice continue 
est en un matSriau thermoplastique. 

14. Proc6d6 selon Tune des revendications pr6c6den- 5 
tes, caract^is^ en ce que Ton incorpore ladrte 
matrice tout d'abord en incorporant une quantity de 
mati^re thermoplastique en poudre apte ^ former 
une pr6forme, puis on place ladite pr^lorme dans 
ledit champ 6lectrostatique avec ladite poudre pour w 
incorporer le reste de la quantity de poudre n^s- 
saire k la formation de ladite matrice. 

15. Mat6riau composite obtenu par le proc6d6 selon 
I'une des revendications pr^c^entes. caract^ris^ is 
en ce que le taux volumique de la matrice est com- 
prls entre 5 et 90%. 

16. Mat6riau composite obtenu selon Tune des revendi- 
cations 1^14, caract6ris§ en ce qu'il pr6sente un 20 
module d'^tasticit^ en flexion sup6rieur k 12 GPa et 
une contrainte maximum en flexion sup^rteure k 
120 MPa. 

1 7. Mat6riau composite obtenu seion Tune des revendi- 25 
cations 1 d 14. caract6ris6 en ce quit pr^ente un 
taux de vide inf^rieur k 3%. 

18. Pr6forme pour mat6riau composite k matrice ther- 
moplastique obtenue selon le proc^6 de la reven- so 
dication 14. 



35 



40 



45 



so 



55 



8 



EP 0 914 916 A1 



J) 



Office auropeen 
daa bravata 



RAPPORT DE RECHERCHE EUROPEENNE 



NufnerDd»lad»mand» 

EP 97 81 0826 



DOCUMENTS CONSIDERES COMME PERTINENTS 



Categorie 



Citation du document avec indication, en cas de be»oin, 
dea parties pertinentes 



CUISSEMENTOELA 
DEMANOE {lntC>.6) 



YURKEVICH 0 R: "ON THE ROLE OF ELECTRIC 
FORCES IN THE PROCESSING OF COMPOSITES 
PREPARED WITH POLYMERIC MATRICES" 
POLYMER ENGINEERING & SCIENCE, 
vol. 36, no. 8, 1 avril 1996, pages 
1087-1091, XP000594944 

* page 1087, colonne de droite, ligne 1 - 
page 1088, colonne de gauche, 'ligne 24; 
figure 1 * 

FR 2 258 254 A (INST NAT RECH CHIMIQUE) 
18 aout 1975 

* page 2, ligne 10 - ligne 18; 
revendications 1,2 * 

THRONE J L ET AL: "ELECTROSTATIC DRY 
POWDER PREPREGGIN6 OF CARBON FIBER- 
INTERNATIONAL SAMPE SYMPOSIUM AND 
EXHIBITION, 

vol. 35, no. 2, 1 janvier 1990, pages 
2086-2101, XPOOC573488 

* page 2096, alinea E; tableau 6 * 

MILLER A ET AL: "IMPREGNATION TECHNIQUES 
FOR THERMOPLASTIC MATRIX COMPOSITES- 
POLYMERS AND POLYMER COMPOSITES, 
vol. 4, no. 7, 1996, pages 459-481, 
XPOO0658227 

* page 468, colonne de droite, ligne 1 - 
page 475, colonne de droite, ligne 7 * 

WO 92 20521 A (GEORGIA TECH RES INST) 
26 novembre 1992 

* page 33, ligne 13 - page 36, ligne 20 * 

US 3 813 269 A (MOLBERT R) 28 mai 1974 

* colonne 4, ligne 18 - ligne 22 * 



Le present rapport a ete etabli pour toutes les revendications 



1-13, 
15-17 



B29B15/10 



1-18 



1-13 



0OMAINE3 TEO NIOUES 
RECHERCHES (lnLCI.6) 



B29B 



1-18 



1-13 



Ucu di U iscnefcfi* 



U HAYE 



Dale a'jcrwvafneni at la r«cftfl(cn« 

11 septembre 1998 



Attalla, G 



CATEGORIE DES DOCUMENTS CITES 

X . porticuiiirtrrwnl p«ftinarrt a lui s*ul 

Y : particulwramtnt p«rtin*nt *n cofnbinAiion avtc un 

autr* <locuni*nt do ta mem« cotegoh* 
A : arrwf ••plan technoloqiqu* 
O : dtvulQation non-acrite 
P - doGumant mteiculair* 



T . th*orw ou prineip* o ia bait d* I'invantion 
£ : docummt da brtvat antaneur, mob putaW a ia 

data da dapM ou apraa Gatta data 
0 ' cita dona la damanda 
L . etfe pour d'autraa raaoni 



it mambra da la mama lamilla. documant corratpondant 



9 



EP 0 914 916 A1 



Office europeen 
dM brevets 



RAPPORT DE RECHERCHE EUROPEENNE 



NumAro da la domande 

EP 97 81 0826 



DOCUMENTS CONSIDERES COMME PERTINENTS 



Categorie 



Citation du document avec indication, en caa de twaoin, 
dea parties pertinentes 



R«v«ndioat>on 
comwmM 



CLASSEMENTOELA 
DEMANOE (lnLCI.6) 



D,A 



WO 91 08256 A (PRADOM LTD) 13 juin 1991 
revendication 15 * 



1-18 



DOMAiNES T( .CHNIQUES 
RECHERCHES (lnt.Ct.6) 



Le present rapport a ete etabli pour toutes les revendicattons 



UMide la lacntiena 



LA HAVE 



0«i« a ASPcvement da u raenarcne 

11 septembre 1998 



Ei«Titnateu> 

Attalla, G 



CATEGOniE DES DOCUMENTS CITES 

X . particubtremtnt pertinent a lui stul 

Y pvDcubtnment p«rtin*ni en eomfainotson aweeun 

autre docum»nt de la meme cattgone 
A ' omere-plan technologique 
O . divulgation non^ecnte 
P * dOGument mtercalaire 



T : theone ou prmcip* a la bas* d* I'inventon 
E document d« brevet antiriaur, nuu» publie a la 

date de depot ou aprea eetta date 
0 ' Ota dans la demand* 
L : cite pour d'autres ranona 

& : membre de ta meme famifle. document correspondant 



10 



EP 0914 916 A1 



ANNEXE AU RAPPORT DE RECHERCHE EUROPEENNE 
RELATIF A LA DEMANDE DE BREVET EUROPEEN NO. 



EP 97 81 G826 



La presente annexe indtque les membres de la famille de brevets relatifa aux documents brevets citds dans Is rapport de 
recherche ouropeenne vise d-dessus. 

Lesdits members sont contenus au ftchier informatique de I'Office europeen des brevets a la date du 

Les renseignements toumis sont donnes a titre indicatif et n'engagent pas la responsabUtt^ ds fOffice europten des brevets. 

11-99-1998 



Document brevet cite 




Oatede 




MMnbm(t)d*la 


Oatede 


au rapport de recherche 




lBniH*d*bnwit(t) 


publjcatjon 


FR 2258254 


A 


18-08-1975 


AUCUN 




WO 9220521 


A 


26-11-1992 


US 


5171630 A 


15-12-1992 








CA 


2103037 A 


16-11-1992 








EP 


0589925 A 


66-04-1994 








Jp 


6510954 T 


68-12-1994 








us 


54D9757 A 


2S-04-1995 








us 


5366661 A 


61-11-1994 








US 


5198281 A 


36-63-1993 








US 


5302419 A 


12-04-1994 








US 


5296064 A 


22-03-1994 


US 3813269 


A 


28-05-1974 


AUCUN 




WO 9108256 


A 


13-06-1991 


FR 


2655036 A 


31-05-1991 








AT 


142669 T 


15-09-1996 








CA 


2069642 A 


28-05-1991 








DE 


69028550 0 


17-16-1996 








DE 


69028550 T 


17-04-1997 








EP 


0502900 A 


16-09-1992 



Pour tout renseignement concernoni cette annexe . voir Journal Otficiel de I'Offioe europeen des brevets. No. 12/82 



11 



